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Abstract of EP041 871 9 

Thermoplastic moulding materials containing 10 to 94% by weight of a polyaryl ether ketone, of a 
polyarylene sulphide or of polyetherimide or of a mixture thereof, up to 80% by weight of a polyaryl ether 
sulphone, 3 to 40% by weight of glass fibres and 3 to 25% by weight of an alkaline earth metal carbonate. 
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0 Thermoplastlsche Formmassen aus faserverstarkten hochtemperaturbestandlgen Thermoplasten. 



© Thermoplastische Formmassen, enthaltend 10 bis 94 Gew.-% eines Poiyaryletherketons, Polyarylensulfids 
Oder Polyetherimids Oder deren Mischungen, bis zu 80 Gew.-% eines Poiyarylethersulfons. 3 bis 40 Gew.-% 
Glasfasern und 3 bis 25 Gew.-% eines Erdalkalimetallcarbonats. 
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THERMOPLASTISCHE FORMMASSEN AUS FASERVERSTA RKTEN HOCHTEMPERATURBESTAND1GEN 

THERMOPLASTEN 



Die vorliegende Erfindung betrifft thermoplastische Formmassen im wesentlichen aus 
10 bis 94 Gew.-% eines Poiyaryletherketons, Poiyaryiensulfids oder Polyetherimids oder deren Mischungen 
(A) 

0 bis 80 Gew.-% eines Polyarylethersulfons (B) 
5 3 bis 40 Gew.-% Glasfasern (C) und 

3 bis 25 Gew.-% eines Erd alkali metallcarbonats (D). 

DarGber hinaus betrifft die Erfindung die Verwendung der erfindungsgema/ten thermoplastischen 

Formmassen zur Herstellung von Fasern, Folien und Formkorpern sowie Substrate fOr Leiterplatten, die aus 

den erfindungsgema/ten Formmassen hergestellt werden. 
w Hochtemperaturbestandige Thermoplaste wie Polyaryletherketone, Polyarylensulfide, Polyetherimide 

und Polyarylethersulfone konnen aufgrund ihres Bgenschaftsspektrums in vielen Bereichen Anwendung 

finden. 

!n letzter zeit wurden insbesondere Anwendungen im Eiektronikbereich, z.B. als Leiterplattensubstrate 
interessant, da gegenuber den bisher verwendeten duroplastischen Epoxyharzen die Verarbeitung deutlich 
is einfacher ist. 

Unmodifizierte hochtemperaturbestandige Thermoplaste lassen sich jedoch nur schwer metallisieren, da 
die Haftfestigkeit der aufgebrachten Metallschicht unzureichend ist. 

So hat es nicht an Versuchen gefehlt, dieses Problem zu Gberwinden und es finden sich in der Literatur 
eine Reihe von Vorschiagen. 
20 Bekannt ist beispielsweise, daj3 die Zugabe von FUllstoffen hSufig eine Verbesserung bewirkt. 

Aus der EP-A-283 914 sind Polyarylethersulfonmassen bekannt. die eine FGllstoffmischung aus Wolla- 
stonit und einem Erdalkalimetallcarbonat enthalten. 

In der JP-A 62/241 390 sind Polyarylethersulfone beschrieben, die eine Mischung aus Glasfasern und 
einem Erdalkalimetallcarbonat enthalten und die besonders als Substrate fur Leiterplatten geeignet sind. 
25 Gegenstand der EP-A-224 236 sind Mischungen aus Polyarylethersulfonen und Polyaryletherketonen, 
die einen faserfdrmigen Fullstoff enthalten. 

Alle diese bekannten Formmassen konnen jedoch insgesamt noch nicht voll befriedigen. So werden 
zwar m'rt Massen gema/3 der JP-A-62/241 390 gute Haftfestigkeiten bei der Metallisierung erhalten, doch ist 
fUr manche Anwendungen die Temperaturbestandigkeit verbesserungsbedurftig. 
30 Die Mischungen gemafl der EP-A-224 236 besitzen zwar eine bessere Temperaturbestandigkeit, doch 
die Haftfestigkeit einer Metallschicht nach der Metallisierung ist nicht voll zufriedenstellend. 

Augabe der vorliegenden Erfindung war es daher, thermoplastische Formmassen zur Verfugung zu 
stellen, die sich durch eine gute Temperaturbestandigkeit bei guter Metallisierung auszeichnen. 

Diese Aufgabe wlrd erfindungsgemafi durch die eingangs angegebenen thermoplastischen Formmassen 
35 gelost. 

Als Komponente A enthalten die erfindungsgema/ten thermoplastischen Formmassen 10 bis 94, 
vorzugsweise 15 bis 70 und insbesondere 20 bis 60 Gew.-% eines Polyaryletherketons, Poiyaryiensulfids, 
Polyetherimids oder deren Mischungen. 

Polyaryletherketone sind an sich bekannt und in der Literatur beschrieben. Beispielsweise kann auf die 
40 EP-A-1879 und die EP-A-265 842 hingewiesen werden. Entsprechend der EP-A-265 842 haben erfindungs- 
gemafl verwendbare Polyaryletherketone beispielsweise wiederkehrende Einheiten der Formeln I und/oder II 

-[K><- Y <V ) f<V T - ( -<> z, rO^ 

oder deren kernsubstituierten d-CG-Alkyl-, Ci-Ce-Alkoxy-, Phenyl-, Chior- oder Fluorderivate, 
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wobei 

Y, Y , T, T , Z und 2 jeweils -CO, CR'r", eine chem. Bindung oder -O-sein konnen und mindestens einer 
der Substituenten Y, T und Z bzw. Y , T und z' -CO- ist r' und R* jeweils Wasserstoffatome, Ci-C 6 -Alkyl- 
oder Alkoxygruppen, Arylgruppen oder deren Fuor- oder Chorderivate darstellen, und s, t und u jeweils den 
s Wert 0 oder 1 haben. 

Beispiele fGr Einheiten der allgemeinen Forme! ! und I! sind: 
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15 wobei dies nur eine Auswahl nur fUr die unter die allgemeinen Formeln I und II fallenden Einheiten darstellt. 
uber die Substituenten Y, T, Z bzw. y', T und Z und die Parameter s, t und u lassen sich die 
vorstehenden Beispiele wie folgt beschreiben: 
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Obwohl, wie bereits erwahnt, grundsStzlich beliebige Kombinationen der Substituenten Y, T und Z bzw. Y , 
t' und Z mSglich sind, werden im allgemeinen solche Einheiten bevorzugt, in denen T und Z bzw. T und 
Z gleich sind, da die entsprechenden Monomeren in der Regel leichter zug§nglich sind. 

Verfahren zur Hersteilung derartiger Polyaryletherketone sind an sich bekannt und z.B. in der EP-A- 
1879, WO-A 84/03891, US-A-3 441 538, und der US-A-3 953 400 beschrieben. GrundsStzlich ist sowohl die 
nukleophile als auch die elektrophile Polykondensation mogiich. 

PolyarylensuHide, die ebenfalls als Komponente A) eingesetzt werden konnen, sind an sich ebenfalls 
bekannt und beispieisweise unter der Bezeichnung Ryton® im Handel erhaltlich. 

Im allgemeinen werden zur Hersteilung ein Alkalimetallsulfid und eine aromatische Verbindung mit 
mindestens zwei Halogenatomen am aromatischen Ring in Gegenwart einer geeigneten polaren organi- 
schen Verbindung umgesetzt, wie z.B. in der US-A-3 354 129 beschrieben. Das dabei entstehende Polymer 
besteht im wesentlichen aus den durch 5-Atome verknOpften aromatischen Ringen der eingesetzten 
Dihalogenverbindung. 

Bevorzugte Polyarylensulfide sind solche der allgemeinen Formel 
-A-S- 

wobei A eine Phenyl, Naphthyl- oder Diphenylengruppe ist, die ggf. mit Ci-C4-Alkylgruppen substituiert 
sein kann. Besonders bevorzugtes Polyarylensulfid ist Polyphenylensulfid (PPS). 

Die ebenfalls als Komponente A) verwendbaren Polyetherimide sind im wesentlichen aus wiederkehren- 
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den Einheiten der Formel III 
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aufgebaut, wobei Q einen zweiwertigen aromatischen organischen Rest mlt 6 bis 30 C-Atomen und R 1 
einen zweiwertigen organischen Rest, bestehend aus 

a) aromatischen Kohlenwasserstoffen mit 6 bis 20 C-Atomen und/oder deren halogenierten Derivaten, 

b) Alkylenresten, Polydiorganosiioxanresten und Cycloalkylenresten mit bis zu 20 C-Atomen oder 
is c) zweiwertigen Resten der Formel 



wobei -(T)- 



0 0 

-0- , -C- , -jj- , -S- Oder -C n H 2r r (n - 1 bis 5) ist 
0 



30 und m einen Wert von 0,1 oder 2 hat, darsteflen. 

Besonders bevorzugt werden Produkte, in denen R 1 die vorstehend genannte Bedeutung hat und Q 
einen zweiwertigen Rest des Bisphenols A bedeutet. 

Verfahren zur Herstellung von Polyetherimiden sind z.B. aus der DE-C-23 63 785, der DE-C-24 37 286 
und der DE-C- 24 41 539 bekannt. 

Es versteht sich, dafl auch Mischungen aus zwei oder drei der vorstehend genannten hochtemperatur- 
bestSndigen Polymeren eingesetzt werden konnen. 

Als Komponente B) konnen die erfindungsgema/3en Formmassen noch bis zu 80, vorzugsweise 10 bis 
75 und insbesondere 20 bis 60 Gew.-% eines Poiyarylethersulfons enthalten. 

Entsprechende Produkte sind ebenfalls bekannt und zT. kommerzieil erhSltlich. Nur beispieisweise sei 
hier auf Polyarylethersulfone mit wiederkehrenden Einheiten verwiesen, die man erhalt, wenn man in den 
vorstehend fur die Polyaryletherketone genannten Formeln -CO- durch -S0 7 - ersetzt. Verfahren zur 
Herstellung derartiger Produkte sind allgemein bekannt und z.B. in der DE-B-15 45 106, der EP-A-113 112 
und der EP-A-1 85 130 beschrieben. 

Als Komponente C) enthalten die erfindungsgemaflen Formmassen 3 bis 40, vorzugsweise 5 bis 30 und 
insbesondere 10 bis 30 Gew.-% Glasfasern. Diese konnen ggf. mit einer Schlichte und/oder Haftvermittlern 
ausgerOstet sein. Der Durchmesser der Glasfasern liegt im allgemeinen im Bereich von 6 bis 20 urn, die 
mittlere LSnge im fertigen SpritzguMeil vorzugsweise Im Bereich von 0,08 bis 0,5 mm. 

Als Erdalkalimetallcarbonat D) kOnnen die Carbonate des Magnesiums-, Calciums, Strontiums und 
Bariums eingesetzt werden, wobei Calcium- und Magnesiumcarbonat sowie deren eutektisches Gemisch, 
der sog. Dolomit, bevorzugt werden. Der Anteil der Komponente D betragt 3 bis 25, vorzugsweise 3 bis 20 
und insbesondere 5 bis 20 Gew.-% bezogen auf das Gesamtgewicht der Formmasse. 

Neben den Komponenten A) bis D) konnen die erfindungsgemSBen Formmassen noch Gbliche 
Zusatzstoffe und Verarbeitungshilfsmittel enthalten. Nur beispieisweise seien hier Antioxidant, warmesta- 
bilisatoren, UV-Stabilisatoren, Schmiermittel, Formtrennmittel und Farbstoffe und Pigmente genannt. 
55 Verfahren zur Herstellung der erfindungsgemSflen Formmassen sind dem Fachmann an sich bekannt 
und in der Uteratur beschrieben, so daU sich hier na'here Angaben erObrlgen. 

Vorzugsweise werden die Komponenten in einem Extruder Oder einer entsprechenden Mischvorrichtung 
durchmischt, extrudiert und granuliert. Anschlieflend konnen dann im SpritzguC Formkorper hergestellt 
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werden. 

Ein wichtiger Vorteil der erfindungsgem/ten Formmassen besteht darin, da/5 sich auf daraus hergestell- 
ten Formkorpern nach bekannten Verfahren Metallschichten mit sehr guter Haftfestigkeit aufbringen lassen, 
die der von metal lisierten Polyethersulfonen mit der gleichen FUlistoffkombination nicht nachstehen, diesen 
5 aber in der Warmebestandigkeit uberlegen sind. 

Entsprechende Verfahren zur Metallisierung sind an sich bekannt und in der bereits erwaihnten EP-A- 
283 914 beschrieben, auf die hier wegen naherer Einzelheiten verwiesen wird. 



io Anspruche 

1. Thermopiastische Formmassen, enthaltend 

A: 10 bis 94 Gew.-% eines Polyaryletherketons, Polyarylensulfids Oder Polyetherimids oder deren 
Mischungen A 
75 B: 0 bis 80 Gew.-% eines Polyaryiethersulfons B 
C: 3 bis 40 Gew.-% Glasfasern C und 
D: 3 bis 25 Gew.-% eines Erdalkaiimetailcarbonats D. 

2. Thermopiastische Formmassen nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch folgende Gehalte 
A: 15 bis 70 Gew.-% A 

20 B:10bis75Gew.-% B 
C: 5 bis 30 Gew.-% C 
D: 3 bis 20 Gew.-% D 

3. Verwendung der thermopastischen Formmassen gemafl den Anspruchen 1 bis 2 zur Herstellung von 
Fasern, Folien und Formkorpern. 

25 4. Substrat f(lr Leiterplatten, erhaiten aus thermoplastischen Formmassen gemafl den Anspruchen 1 bis 2. 
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